









































第 4 章では、 TOF-ICISS i去を、 Si(111) 面上のAg薄膜の構造解析に応用した結果
について示した。室温蒸着時に成長するAg (111) 面に対して、実験結果とシミュレ
ーションを比較するごとにより、基板Siの結品方位と一致する A-domain ( Ag(111) 
[12] ISi (111) [112] )と、表面に垂直な軸の周りに 180。回転している ß-domain








第 5章では、水素終端Si (111) 表面上のAg薄膜の成長過程と、その結品構造につ







Ag原子の凝集は抑制され、清浄表面上とは異なる成長様式で成長し、 Ag (111) 面が
エピタキシャル成長することが分かった。さらに、清浄表面上に室温で成長したAg
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手法がある 1 . 2) 。電子線回折法 (LEED、 RHEED、 TED) による二次元周期構造の解析
は、表面構造解析の基本であるが、構造モデルを決定するには動力学効果 (dynam­
ical effect )のために、解析は困難である。オージェ電子分光法 (AES : Auger 
Electron Spectroscopy )は、表面組成分析には有効な手法であるが、直接構造解
析を行うには有力な手法となり得ない。表面電子状態の情報を与える紫外線光電子
分光 (UPS )や X線光電子分光 (XPS )、電子エネルギー損失分光 (EELS) も間接
的構造解析手法に過ぎない。高速イオンをプロープとした方法は定量牲に優れ、ラ




低速イオン散乱法 (ISS : Ion Scattering Spectroscopy )は、 D.P.Smith 3) に
より提唱されて以来、表面最外層に非常に敏感な手法のーっとして、表面構造や組
成の解析に応用されている 4 -8) 。しかし、研究が進むにつれていくつかの問題点も
明らかになってきた。 その一つに、入射イオンの中性化の問題ト 13) がある。従来
プロープとしては、 He+ や Ne + のような希ガスイオンが用いられ、散乱粒子の検出
には、静電型エネルギ一分析器が用いられ、荷電粒子のみを検出していた。希ガス
イオンは、そのイオン化エネルギーが金属の仕事関数よりもはるかに大きく (He : 




するという報告 1 1 -13) がされている。すなわち、入射軌道や脱出軌道、表面構造に
も依存するというごとであり、定量的構造解析の妨げとなっている。 散乱過程にお
いて中性化された粒子が、脱出軌道において再イオン化されるという現象 1 :; ) も報
告されており、問題をさらに複雑にしている。また、中性化の確率が大きいため十
分な散乱強度を得るためには、試料表面の面密度と同程度 (10 14 ~10 1S ions/cm2 ) 
の入射粒子数が必要であり、表面損傷が問題となる。
これらの中性化の問題を解決するために、プロープに中性化確率の小さいアルカ
リイオンをプロープに用いる方法 1 4 . 15) がある。しかし、その場合、アルカリイオ
ンの表面吸着による表面汚染が心配である。また、完全に中性化確率が O になるご
とはなく、中性化の問題も幾分か残る。希ガスイオンをプロープとして、散乱され
たイオンと中性粒子の両方を検出し、飛行時間 (TOF : Time Of F1ight) 法でエネ
ルギ一分析を行うことにより中性化の問題点は解決された 1 6) 。この手法は、 T.M.
Buckらによって表面偏析の研究17 ) に応用されているが、多重散乱効果の影響から
構造解析には問題を残していた 1 8-2 Ii:l) 。
M.Aonoらによって特殊化された直衝突低速イオン散乱法 (ICISS : Impact Co1-




ロープとするALICISS 23) や、 TOF 法により中性粒子を検出するNICISS24 ・とい が開
発され、表面構造解析に応用されている 26 ・ 27) 。さらに、従来の静電型のエネルギ
一分析器では構造的に完全な直衝突条件の実現は困難であり、散乱角 e = 1300 "'-' 
160 。 で直衝突条件に近似していたが、本研究の他いくつかの研究で、 TOF 法でエ
ネルギーを分析し検出器を工夫するごとにより完全な直衝突条件の実現が可能とな
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った28-3 8 J O そのため、入射軌道と脱出軌道がほぼ一致し定量的解析を容易にした。
また、表面最外層のみならず表面下数層から数十層に及ぶ表面構造や表面組成に関
する情報が得られるようになった。本研究では、完全な直衝突条件を実現したTOF­
ICISS 法を Si (111)清浄表面上のAg薄膜の構造解析に応用し、手法の有効性を示す
と共に、 Si (111) J 3 x J 3 -Ag超構造の原子配列モデルから最適パラメータを決定し
た .:< 1 ) 
表面軽元素、特に表面水素の振舞いもまた、清浄表面と並んで、表面科学の最も
基本的な研究対象の一つであり、種々の表面研究手法 1 .2 ) を駆使して、多くの研究
がなされているが、後方散乱法では表面水素を検出するごとはできない。高速イオ
ンビームをプロープとした手法では、核反応法 (NRA :Nuc1ear Reaction Ana1ysis) 
や弾性反跳粒子検出法 (ERDA: E1astic Recoi1 Detection Ana1ysis) 33) が定
量性に優れた水素分析法として半導体表面や金属との界面の水素定量に応用されて
いる μ- 38) 。低速イオンビームをプロープとしても高速イオンの時と同様に弾性反
跳粒子を検出する乙とにより (LE-ERDA : Low Energy ERDA または LE-RIS : Low 
Energy Recoiled 10n Spectroscopy) 39 .4 1i:l) 水素の分析が可能である。との場合で
も、 TOF 法によるエネルギ一分析を行うごとによりイオン化確率に関する問題点、は
解決され4 1 ) 水素を含めた表面軽元素の有効な解析手法となり得る。 J.W.Raba1ais
らにより、 TOF-ICISS 法と組み合わせることにより、水素や酸素の吸着したW (211) 
表面の構造解析4 2 . 43 ) に応用されているが、他では例を見ずまだ新しい解析手法で
ある。本研究では、水素終端表面上のAg薄膜の成長過程の研究に、乙の手法を初め





一 次元のモンテカルロシミュレーションプログラムMARLOWE 45) は、低速イオンの
表面近傍での散乱過程の解析にも有効であり、これまでにも幾つかの応用がされて














撃による表面損傷の観察を試み、その有効性を示すと共に有意義な結果を得た 51 ) 。











分光 (ICISS )と、前方反跳粒子検出 (ERDA) の同時測定を行うごとが可能な装置
を製作した。とのようにして製作した飛行時間型低速イオン散乱分光/弾性反跳粒
子検出 (TOF-ICISS/ERDA) 複合装置が、表面構造解析に十分な性能を持っているごと







の指摘及び本論文の位置づけ 第 2 章:低速イオン散乱法の基本事項
二つの問題点を同時に解決するために製作した I r 
飛行時間型低速イオン散乱分光/弾性反跳粒子検出 卜 -一一ー -，第 3 章:実験装置と手法
(TOf-IClSS/ERDA) 装置 I 1 
本装置の表面構造解析への応用

























の応用について第 7 章で述べる。最後に、第 8 章で本研究で得られた結果について
総括する。
本研究でTOF-ICISS/ERDA法を応用した各研究対象は、
1. エピタキシャル成長したAg(111) IS i (111) 表面の構造(第 4 章)
2. Si (111) J3 x J3-Ag超構造表面の構造(第 4 章)
3. 水素終端表面上のAg薄膜の成長過程(第 5 章)
4. 水素終端表面上のAg薄膜の構造(第 5 章)
5. TOF-1CISS スペクトルにおける多重散乱の寄与(第 6 章)
6. 低速イオン散乱でのチャネリング現象(第 6 章)
7. アルゴンイオン衝撃による表面損傷(第 7 章)
であり、それぞれの対象について従来の知見と本研究で得られた新しい結果につい
て以下にまとめる。
1. エピタキシャル成長したAg(111) IS i (111) 表面の構造(第 4 章)
Si (l ll) 面上に成長したAg (1 11) 表面は、 E.J. van Loenen52 ) らによる中速イオ
ン散乱法 (M1ES:Medium Energy 10n Scattering) や、 M.Aon02 7 ì らによるALICISS
の結果から、基板のSiの結晶方位と一致する A-domain(Ag (111) [112] ISi (111) [112]) 









2. Si (111) J3 x J3-Ag超構造表面の構造(第 4 章)
J3-Ag超構造表面に対しては、 Le Lay ら 53) によってAgの被覆度が2/3 MLのハニ
カムモデルを提唱されて以来、各種の解析手法を駆使した研究が行われ2 7. 52-67)
多くの構造モデルが提唱されてきたが未だに一致はみられていない。 Agの被覆度に
関してですら 2/3 ML と 1 MLの二つの説があり決定されていない。基板Si原子との位
置関係についても、 M.Saitoh5 4 . 55 ) らによってハニカム構造をなすAg原子が基板Si
原子の中に沈み込んでいるモデルが提唱されて以来、最外層にAg原子のあるモデル
と Si原子のあるモデルのどちらであるか議論が続いている。近年、走査型トンネル
顕微鏡 (STM : Scaning Tunneling Microscope) が開発され、六角形のハニカム構
造が観察されているが、 Ag原子がハニカム構造をしているものか5 6 ‘ E 7 ) 、 Si原子が
ハニカム構造をしているものか58) 、議論が分かれている。さらに、近年 X線回折
法( XRD: X-Ray Diffraction )によって原子関距離のやや長いAg原子のトライ
マーが、ハニカム構造を示す、 HCT (Honeycomb1y Chained Triang1e) モデルが
提唱され5 9 . 6 Ø ) 、ごのモデルでもSTM 像におけるハニカム構造が説明されている。
とれまでの研究において、大きく分けて三つのモデルに分類される。 Ag原子がハニ






3. 水素終端表面上のAg薄膜の成長過程(第 5 章)
国体表面に吸着した水素の問題は、清浄表面と並んで、表面科学の最も基本的な
- 7 -
研究対象として、種々の研究手法を駆使して、多くの研究がなされている 3 4 -38) 。
本研究では、 Si(111) 面上の水素の吸着と脱離の過程をその場観察し、 TOF-ERDA法
が表面最外層に敏感で、高感度に、また非破壊的に表面水素の分析が可能であるこ









長し Ag (1 11) 面がエピタキシャル成長するごとが分かった。
4. 水素終端表面上のAg薄膜の構造(第 5 章)
水素終端表面上に成長したAg (111) 面の構造に関しては、 M.Naitoh ら 37) が LEED
観測により清浄表面より結晶性のよい薄膜が形成されるごとを示唆しているものの、
手法の問題から十分な構造解析は行われていない。本研究ではとの表面に対して、
TOF-ICISS 法を用いた構造解析を行った結果、清浄表面に室温で成長する Ag(111) 
面が、ダブルドメイン構造を形成しているのに対して、水素終端表面上に成長した





5. TOF-ICISS スペクトルにおける多重散乱の寄与(第 6 章)




散乱のみによる近似が用いられていた3 1. 49.5 0 ) 。しかし、 TOF 法で中性粒子をも
検出した場合、表面下奥深く進入し多重散乱を繰り返した粒子も検出するごとにな




















7. アルゴンイオン衝撃による表面損傷(第 7 章)
アルゴンイオン衝撃は、表面の清浄化に一般的に用いられている手法であり、そ
の時の表面損傷については、ごれまでにも多くの研究がなされている 7 Ø -77) 。
U.Bangert ら 7?) による、高速イオン散乱法 (RBS : Rutherford Backscattering 
Spectrometry) と透過電子顕微鏡 (TEM : Transmission Electron Microscopy) を
用いた低速アルゴンイオン衝撃の研究では、結晶に注入されたアルゴンイオンが泡
- 9 -




る。また 1. Konomi ら 7 2) は、 MEIS法によりアルゴンイオン衝撃による表面損傷の深
さ分布を求めている。 S.Ogawa ら 73) は、超高真空中において、アルゴン原子衝撃
(FAB : Fast Atom Bombardment )とその後の熱処理過程について、反射電子顕微











第 2 章 低速イオン散乱法 (ISS )及び低速イオン弾性反跳粒子検出法
(LE-ERDA) による表面研究4?) 
2. 1 緒言
第 1 章でも述べたように、 ISS による表面研究は、その有効性がD.P. Smi th 3) に










2. 2 1 S 、 LE-ERDAの基礎事項と問題点
これらの研究を通して、それぞれの研究対象において有意義な結果を得ると共に、
低速イオン散乱法の表面解析における適用範囲を広げることができたものと考える。











2. 2. 1 二体弾性衝突モデル
tan e = 
A sin2ψ 
1 -A cos2ψ 
(2. 4) 
通常、 ISS における散乱現象は、次のような特徴を有する 。










すなわち、 Eø ， M 1 が既知であるイオンビームをプロープとすれば、散乱粒子及び
反跳粒子を検出しエネルギ一分析をするごとにより、検出粒子が一回散乱により散
乱あるいは反銚された場合に限り、未知試料の同定が可能となる。
2. 2. 2 散乱粒子強度及び反銚粒子強度
ISS において、面密度n l の i原子で一回散乱された散乱イオン強度は次式で示さ
れる。
do 
k'Iø ・L1 Q'n i . G i .( 一一一 ) i .Pi 
dQ 
(2. 5) 








ごこで、 k は定数、 lø は入射イオンビームの強度、 L1 Q は検出立体角、 (do/dQ)i 
は微分散乱断面積、 G i は表面原子配列を反映した幾何学的因子、 P j は入射イオンの
生き残り確率である。実験条件を整えたとき、 Iø とL1 Q は定数として取り扱うこと





? ??ぽ (2. 6) 
E1 cos e :tf A2 - sin2 e 
E? 1 + A 
但し
A M2 / M1 
(2. 1) 
つまり、微分散乱断面積 (do/dQ ) j と入射イオンの生き残り確率P i が与えられれ
ば、散乱イオン強度L を測定するごとによって、試料の原子配列に関する情報 (n i '
G j ) を得るごとができる。微分散乱断面積は入射イオンと標的原子の相互作用ポテ
ンシャルが分かれば簡単な数値積分として求められる。
また、反銚粒子強度1 r i についても式 (2. 6) と同様に次式が成り立つ。
図2. 1 低速イオン散乱法の概略図
(2. 2) 
式 (2. 1) において複合は、 Aミ 1のときは正のみ、 A<lのときは正負両方の値を取
る。 また、ごのときターゲット原子は反跳角 ψで反跳され、反跳粒子のエネルギ







? ??α ?? (2. 7) 
E2 
E?
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に大きく (He: 24.6eV. Ne: 21.6eV) 表面基板から、それに向かつてくる希ガスイ
オンに電子のトンネリングが非常に起こりやすい。このため、中性化確率が非常に
高く、散乱過程を経た後には入射イオンのほとんどが中性粒子になる。一般に、中





という報告もされており 1 1 -1 3 ) 、表面の結晶構造や散乱軌道に対する依存性も考え











2. 2. 4 相互作用ポテンシャル7 8 . 79) 
入射イオンは、標的原子との相互作用によって図 2. 2のような軌道を描く。完全
弾性散乱であると仮定したとき、散乱角。は衝突径数 (impact parameter) b と入
_ 14 _ 
射イオンのエネルギ-Eø に依存し相互作用ポテンシャル V {r} が与えられたとき次
のように計算される。
〈文》 b.dr 
。 C 門 =π- 2 ・ j
r2 [ 1 -b2/r2 - V (r) /Er ] 1 ノ 2rm 




b2 V (rm) 
1 - 。
rfTl 2 Er 
{2. 9} 
A 
Er E? (2.10) 








図 2. 2 相互作用ポテンシャルによって
入射イオンの軌道が曲げられる
様子
A.sin θ c 門
tan B = 













V{r) = A'exp{ -B'r ) (2.14) 
ただし、 A.B は結晶固有の定数。
(2) Bohr ポテンシャル
Z1 ・ Z? ・ e 2
V {r} = _-_ . exp ( -r / a ) {2.15} 
r 
- 15-
a = ( Z1 2 〆 3 + Z22 d ) ー 1 〆 2 ・ aØ (2.16) 
ただし、 a は Lindhard らによる遮蔽長、 aØ はボーア半径である。
(3) Thomas-Fermi-Mo1i色re (TFM) ポテンシャル
Z1 . Z2 ・ t
V (r) = 一一一一 ・ φ TF ( r / aF ) (2.17) 
r 
φ TF ( X ) = { 0.35 exp(-0.3x) + 0.55 exp(-1.2x) + 0.10 exp(-6.0x) } 
(2.18) 
aF = 0.8854 ( Z¥ 1 2 + Z2 1 ノ 2 ) -2 3 ・ a Ø (2.19) 
ただし、 aF は Firsov による遮蔽長、 aØ はボーア半径である。
(4) Zieg1er-Biersack-Littmark (ZBL) ポテンシャル79)
Z1 ・ Z2 ・ e2
V (r) = 一一一一 ・ φ z j ( r / al ) (2.20) 
r 
φ Zl ( x) = {0.1818 exp(-3.2x) + 0.5099 exp(-0.9432x) 
+ 0.2802 exp(-0.4029x) + 0.02817 exp(-0.2016x)} (2.21) 
al = 0.8854 ( Z¥ ø ・ 2 3 + Z2 ?. 23) -1 ・ aØ (2.22) 
ただし、 a j は Zieg1erによる遮蔽長、 aØ はボーア半径である。
(1 )のBorn-Mayerポテンシャルは、クローズシェルの小さなオーバーラップに対し
てのみ有効であるとされており、 (2)のBohrポテンシャルは比較的高エネルギー
(註 100keV) の場合に対してのみ有効であるとされている。 (3) のTFM ポテンシャ
ル及び (4) の ZBL ポテンシャルがISS のエネルギー領域において有効であり、シャ
ドーコーン半径や散乱断面積の計算やシミュレーションにおける軌道計算等に用い
られている。 (4) の ZBL ポテンシャルは半実験的に求められたポテンシャルである
が、 (3) の TFM ポテンシャルにおいても実験的に求めたスケーリングファクター C
を理論的な遮蔽長に掛けて用いる乙とにより、よりよい一致が得られることが報告
されている 74) 。
aF ｷ = C' aF ( C 三五 1.0 ) (2.23) 
標的原子との相互作用によって入射イオンの軌道が曲げられる様子を計算すると
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He+(2.5keV) • Ag 
図 2. 4 低速イオン散乱の 2 次元シミュレーションによって描いた
ブロッキングコーン
2. 3 直衝突型 ISS (ICISS) による構造解析









らは、検出散乱角を 180 0 近くに設定
し、直衝突により散乱されたイオンの
みを検出する方法 (ICISS : Impact 








α を徐々に大きくしていった時、図2. 5に示すように臨界角 α c において隣接原子
の作るシャドーコーンは標的原子の中心(厳密には標的原子の作るシャドーコーン
の頂点)を通る。ごのとき標的原子は見えはじめ散乱粒子強度が急激に増加する。











20・ Lf1" 60・ ω・ 1∞・申m Detector 
法)により分析することにより散乱イオンと中性粒子の両方が検出可能である。た




突条件が実現される 。 そのほかにも、イオンのみを散乱角 θ= 180。で検出する方
法として図 2. 7 (c) • (d) などがある。本研究では、 2.2.3 節で述べたように中性化
の影響を避けるためにTOF ?:去を用いて散乱されたイオンと中性粒子の両方を検出し
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図 2. 6 シャドーイングによる臨界角
およびブロッキングによる臨界角
(参考文献25から)
図 2 . 7 直衝突条件の実現方法
のとき装置的に完全な直衝突条件(散乱角。= 1800 )を実現するごとが困難であ
った。そのため、散乱角。= 1350 ~ 170 0 程度に設定し、そのとき衝突径数が十
分小さくなる ( b< 0.1λ) ごとで直衝突条件であると近似してきた。ごの近似は、
シャドーイング効果について考えるときには十分よく一致する。しかし、散乱角。
< 180。の場合、散乱された粒子が表面から脱出する際にブロッキング効果を受け
る。そのため、散乱条件によっては、シャドーイング効果による臨界角 α c と、ブ
ロッキング効果による臨界角 αJが混在する(図2. 6) 。乙の場合、ブロッキング
コーンの形状は二原子閣の距離 dと散乱粒子のエネルギー Eに依存し、特に二種類
の臨界角が複雑に混在する場合には、直視的な解析を困難にする。さらに、臨界角
α c .α Jの付近では、粒子の軌道がシャドーコーンやブロッキングコーンの縁を通
過するためにフォーカシング効果が顕著に現れる。そのとき、フォーカシング効果
とブロッキング効果の混在は解析を困難にする。
そとで、完全な直衝突条件(散乱角。= 1800 )を実現するために図2. 7に示す
ようないくつかの方法がある。図 2. 7 (a) は中心部に穴の空いた平面型検出器を用






sin e 三五 M2 / M1 (e 三五 900 ) (2.24) 
散乱角。を式 (2.24) を満たす条件に設定し、散乱されたイオンのみを検出する方




ルギーイオンを用いたERDA は、 ISS と同様の原理で表面水素の分析が可能である。





低エネルギー ERDA (RIS) 表面構造解析 可?
イオン 簡便
二次イオン質量分析法 表面破壊大

















析(吸着位置の決定)も試みられている 4 Ø) 。
低エネルギーイオンをプロープとする ERDAは、表面最外層あるいは数層に対して








ン質量分析法 (SIMS:Secondary Ion Mass Spectroscopy) もある。しかし、基本的
に表面破壊を伴う方法であり、状態が時間と共に変化するような試料に対しては無
力である。高分解能電子エネルギー損失分光法 (HREELS:High Resolution Electron 






















2. 5. 1 散乱スベクトル及び散乱過程のシミュレーション 2. 5. 2 散乱強度の角度依存性のシミュレーション
入射粒子の軌道、及び入射粒子との相互作用によって変位された標的原子の軌道















た求めることができる。このプログラムは、 ISS や ERDAの解析 4 6 . 47 i の他、高速イ

























。 図 2. 8 シミュレーションにおける
衝突連鎖の様子 図 2. 9 シャドーイング効果とブロッキング効果によるフラックス分布の取扱い
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結本章では、低速イオンと固体表面の聞の散乱過程の基礎事項について述べ、
問題点について整理した。低速イオン散乱法は、未だ幾つかの間題点は残っている
(1) TOF i去により中性粒子をも検出しエネルギ一分析を行うごと、 (2) 後
方散乱法において完全な直衝突条件を実現すること、 (3) 反跳粒子検出法と後方散
乱法を併用するごと、の三つの点で工夫するごとにより、表面構造解析に有効な解
析手段となり得る。すなわち、 (1) 直視的で理解しやすく、 (2) 定量的構造解析が






イングする原子の後方での入射イオンのフラックス分布(図 2. 9) を計算しておき、
標的原子での散乱確率を求める。シャドーイング原子からの距離を、入射ビームの
進行方向に x、垂直方向にy としたとき入射ビームのフラックス密度f は、
関数として図2. 10 (a) のように計算される。ブロッキング効果についても同様に標
的原子とブロッキング原子との原子間距離d と、脱出角度ψの関数としてフラ、ソク
ス密度f (d.ψ) を計算しテーブルを作る(図 2.10(b) )。熱振動の影響はフラック
ス分布のテーブルを作るときに考慮にいれである。














































VERTICAL DISTANCE r [A] 
図2.10
。-1 
第 3 章実験装置と実験手法28 . 31 ) 
3. 1 緒言
本章では、新しく製作した飛行時間型低速イオン散乱 (TOF- ICISS/ERDA) 装置と、
この装置をもちいて、各研究対象に行った実験手法について述べる。
本実験装置は、大きく分けて二つの部分からなる。 一つは、パルスビーム形成部




認した。 UHV 試料チェンバーは、 2 軸回転可能な試料マニピュレー夕、 Ag蒸発源、





3. 2 飛行時間型 (T 0 F) エネルギ一分析装置の製作と性能
本研究において、新しく作成したTOF-ICISS/ERDA装置の概略図を図3. 1に示す。
イオン源において 1 X 10-5 Torr程度導入されたプロープガス(希ガス)は、電子衝










図 3. 1 TOF-ICISS/ERDA解析装置の概略図
3. 2. 1 1 次ビームのパルス化
装置のエネルギ一分解能E/ L1Eは、一次イオンビームのパルス幅L1t、飛行距離L 、
エネルギーE 、質量m によって次式のように決まる。
L 1 _E.= _l_ ( _m_)1 2 _一 一一 (3. 1) 
































3. 2. 2 飛行時間測定系










と同軸上に設置した検出器MCP1 (Micro Channe1 







SLlT B SLlT B 





(半値幅 10 nsec 以下)パルス信号となり、増幅
器で必要十分に増幅された後に、散乱粒子の到着信号として時間ディジタル変換器
(TDC : Time to Digita1 Conberter. 米国LeCroy社製mode1 4208) に入力される。
平行平板にかけられるパルス電圧と同期した信号がスタート信号としてTDC に入力
され、散乱粒子の到着信号との時間差を 1 nsecの分解能で測定する。 TDC によって
測定された飛行時間は、 24 bitのディジタル信号としてFEP(Front End Processer , 
Switzer1and, CES社製 mode1 2180) に送られ処理される (3.4 節参照) 0 TDC は、
一回のサイクルにおいて、 8 個のストップ信号(散乱粒子の到着信号)の入力が可
能であり、実際の測定において散乱粒子の読み落しの影響は無視できる。また、実
験において、 一次イオンビームのパルス幅を考えたとき、測定系において 1 nsecの





のサイクルに 20 "-' 30μsec の時間を要するため、繰り返し周波数は30 kHzとなっ








スリット径 Ra 2 mm 
スリット径 Rb 2 mm 
平行平板長 11 3 cm 
スリット間隔 12 17 cm 
一次ビーム飛行距離 13 90 cm 
平行平板間隔 d 5 mm 
平行平板電圧 V? 25 "-' 30 V 
ビーム広がり角 δ 1.5 "-' 2.0 
一次ビームパルス幅 L1t 30 "-' 40 nsec (He+) 




の後には 1x10 - 8 Torr程度の高真空が得














次に、プロープガスとしてHe と Neをそれぞれ1x 10-5 torr導入したときに得られ
る一次イオンビームのスペクトルを図3. 6 と図3. 7に示す。そのときの一次イオン
ビームのパルス幅は、 He+ イオンの場合で40 nsec 、 Ne+ イオンの場合で60 nsec 
であることが分かる。 Channeltron で検出した場合、検出器における時間の広がり
が、 5 ,-...; 10 nsecあるごとが見積られる。ごのごとと、飛行距離の長さを考慮に入
れると、試料表面ではさらによい時間分解能(パルス幅が小さくなる)が得られて
いるごとが分かる。設計段階で期待された時間幅 (He+ イオンで 30 ,_ 40 nsec) 
が、実際の測定においても得られているごとが確認された。尚、 Ne+ イオンをプロ







したようなシステムでその飛行時間が測定される。検出器MCP1 と MCP2 を選択し切り
替えるごとにより、 TOF- ICISS 測定と TOF-ERDAの測定が瞬時に切り替えて行うごと
ができる。すなわち、同じ雰囲気中で、同じ試料に対して、 TOF- ICISS と TOF-ERDA
の測定が可能である。 TOF-ICISS と TOF-ERDAを、完全に同時に測定するごとは、装
置の性能上は可能であるが、散乱条件の制約から (3.5 節参照)現実的でない。 さ
らに、 一次イオンビームの形状をモニターするために、試料後方に検出器が用意さ
れている。後方散乱粒子を検出するMCP1 と、反跳粒子を検出するMCP2、 一次イオン
ビームを検出する Channeltron のそれぞれの諸元を、表3. 2に示す。
表 3. 2 検出器諸元
MCP1 MCP2 Channeltron 
実効径 20 mm 16 mm 11 mm 
中心径 9 mm 7 mm ー-ー一一
ゲイン "'-' 101 ? "'-' 108 "'-' 108 
散乱角 179.0 ,_ 179.6 。 12.0 "'-' 16.0 。
一一一一ー
(反跳角) (L = 60 cm) (L = 30 cm) 
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コ.a』伺} Ne:1x10・5 Torr 
プロープイオン He+ . Ne+ 
入射エネルギー 1. OkeV""2. 5keV 
ピーク電流密度 100""200 nA/cm2 
イオン照射量 101""1012 ions/cm2 (1 スペクトル)
パルス周波数 30 kHz 
パルス幅 40""100 nsec. 
飛行距離
60 cm (ICISS) 













2 4 6 8 10 12 14 16 18 
TIME OF FLlGHT [μsec] 
図 3. 7 Neイオンビームの分析結果
3. 3 測定用超高真空装置
3. 3. 1 真空排気系
月「Manipul伽 Bakable1. 
Aperture 
3mm?30mm ーー・ 2mm?2πlmø 







Pump Rotary Pump 
図 3. B TOF-ICISS/ERDA装置の真空排気系
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測定用真空装置及び真空排気装置の概略図を図3. 8に示す。ロータリーポンプ 1
基と、排気量300 Q /secのターボ分子ポンプ 1 基によって排気され、 10- 7 Torr台の
真空度に到達する。約150 oc で 8 ，...._， 12時間の焼きだしの後、排気量 75 Q /sec のイ
オンスバッタポンプとチタンサブリメーションポンプに切り替えることによって、
5 x 10-10 Torrの超高真空が得られる。低速イオン源は、焼きだしの後もターボ分
子ポンプで排気され1x10 - 8 Torr程度の高真空が得られる 。 測定中、低速イオン源は
1 x10- 5 Torr程度の希ガスイオンが導入されるが、直径2 mmのスリット 3 枚とター
ボ分子ポンプによって差動排気され、測定用真空装置は、 5 x 10-9 Torr以下の超高
真空に保たれる。





ムの照射角 α は 0。三五 α 豆 180。の範囲で可変で
ある。また、試料の函内回転により結晶方位は00
gφ 三五 180。の範囲で可変である。イオンビーム
の照射角 α、及び結晶方位角 φ は、コンビュータ
制御のステッピングモーターにより回転され、そ























3. 3. 4 Ag蒸発源
Agの蒸発源としては、図 3. 10に示











































図3.12に測定システムの概略図を示す。 PC (パーソナルコンビュータ)の 1/0 ポ
ートにステッピングモータが接続されており、 PCから一次イオンビームの試料への
照射角及び方位角を制御することができる。また、別の1/0 ポートにはCAMAC コン
トローラが接続されている。 CAMAC(Computer Automated Measurement and Control) 
は 1EEE583-1975等で規定されているインターフェイスシステムでプロセス制御、計
- 38-
測及び科学の分野で広く利用されている 8 4 ) 。
さらに CAMAC パスを通じてTDC(Time to Digital 
Conberter) 、 DG(Delay Generator，米国LeCroy社
製 model 2323A) 、 FEP(Front End Processer) の
3 つのCAMAC モジュールが接続されている。 TDC
にはDGから start 信号およびEOW 信号が、 MCP か
らは stop信号が入力される。 TDC は start 信号と
stop信号の時間差を測定し、 24 bitのディジタル
信号に変換する。 stop信号は一回のサイクルにお
いて 8 回の入力が可能であり、 TDC は 8 個の stop 図 3.12 自動測定システム図
信号を受け取るか、 EOW(End of Window) 信号が入
力されるまで時間測定を続ける。 DG はstart 信号を出力し、一定の時間が経過し
た後EOW 信号を出力する。との時間は可変であり PCから制御される。例えば、 He+
イオンをプローブとする時には、 10μsec で使用する。 FEP はマイクロコンビュー
タでCAMAC パスを通じてTDC と DGの制御を行い、それと同時にTDC の測定データを
スペクトル化する。それらの手続きを記述したプログラムは測定開始時にPCから転
送する。









FEP は PCからの指示に従ってスペクトルデータを測定する。 PCから測定開始信号










の 1 サイクルに要する時間はおよそ 30μsec である。 FEP のメモリはPCからもアク




すなわち 、 それぞれの研究対象の基板となるシリコン表面の清浄化の方法と、 TOF-
- 40-
ICISS 法と TOF- ERDA法における散乱条件について説明する。各研究対象に固有の試
料の作成法については、それぞれの章で述べる。
3. 5. 1 試料
- 実験において試料には、 Si(111) と Si (1 00) の二つの面のシリコン基板を用いた。
Si基板上の金属薄膜の構造及び成長過程の研究(第 4章、第 5 章)には、 4 インチ
のP 型のSi(11 1)ウエハー (抵抗率 :ρ=17 "'- 23 Q ・ cm、厚さ: 495 :t 5μm ) 
を、 15 x 35 mm2 の大きさに切断して用いた。 また、アルゴンイオン衝撃による表
面損傷の研究(第 7 章)には、 4 インチのP 型のSi (100) ウエハー(抵抗率 :ρ=
43 ~ 53 Q ・ cm、厚さ: 525 :t 15μm )を、同じサイズに切断して用いた。そ
れぞれのSi ウエハーは、事前に化学的に酸化膜処理85) (NH 4 0Hβ12 02 洗浄 - HF洗
浄- HC1/H2 O2 洗浄)がなされている。酸化膜は、試料の移動時や切断時、また真
空引きの作業中にSi表面が汚染されるごとを防ぐ。酸化膜表面に、吸着した汚染物
質は、超高真空(1 x 10-1 ? torr オーダー)中での高温処理によって、酸化膜と共
に除去される。超高真空中での試料の清浄化は、直接通電法による高温処理によっ
てのみ行われ、約10000Cで数秒間熱処理(フラッシュ)を行うことにより、清浄表
面特有のLEEDパターンを示す。すなわち、 Si (111) ー 7X7パターンと、 2 ドメインの




約1000 0C のフラッシュにより、 Ag原子を熱脱離させ清浄表面を回復し、次の実験に
備えた。このとき LEEDパターンは、清浄表面の場合と同様な7X7パターンを示し、
TOF - ICISS の測定においても、 Si原子以外の不純物は見られなかった。
第 5 章で述べる水素終端表面上の薄膜の成長の研究においては、ごのようにして
得られた清浄表面に水素を原子状に解離して吸着し水素終端表面を得た。詳細は、
第 5 章で述べる。 やはり、フラッシュによって清浄表面は回復し次の実験に備えら
れる 。
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を測定する必要がある(第2.3 節) 0 TOF -ICISS 法においては、図3.15に示す様に
試料表面から測定した照射角 α と、試料表面内のある基準の方位(図3.15の場合、
[ 11 2 ] 方位)から測定した方位角 φ を、パラメータとして散乱スペクトルを測定し
























He+(1.4keV) ー-- Si( 111 )j3xj3・Ag
b 
Si L:~ 
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(1 1 1 )面上の Ag薄膜の構造解析3 1 ) S i 第 4 章
緒言
本章では、第 3 章で述べたTOF-ICISS/ERDA装置を用いて、 Si(111)面上のAg薄膜






( 111) 面が得られ、基板温度が高温 (300 '"-' 450 oc 
(1 ML前後の蒸着)においてSi (111) J3 x J 3R30o -Ag 
構造表面が得られる 5 3 、 。本研究では、 TIME OF FLlGHT [μsec] TIME OF FLlGHT [μsec] 
析を行った。
イオンをプロープとした場合)TOF- ICISS スペクトル例(1. 4 keV He+ 
Ag (111) I/S i (111) 表面 (Ag 20ML) 
図 4.
(a) 実験結果2 4. 
J3-Ag表面 (Ag 1ML) ? ?
1 S S スペクトル1 2. 4. 
He+(1 .4keV) ー-- Si(111)j3xj3・Ag
b. .<:..・
-、-e〈:とt、・Jよ・
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RELATIVE ENERGY E/Eo 
エネルギースペクトル例(図4. 1の飛行時間をエネルギーに変換)
Ag (111) /Si (1 11) 表面 (Ag 20ML) 









He+(1.4keV) ー-- Ag(111)/Si(111) 
a 
1.00 0.75 























エピタキシャル成長したAg (111) /S i (111) 表面 (Ag 20ML ) 





果 (zig-zag 散乱等)や非弾性エネルギー損失により、 一回衝突以上にエネルギー
を失った粒子が数多く分布している。多重散乱効果の及ぼす影響については、
機シミュレーションの結果と比較して第 6 章で述べる 。





















ークとなる 。 図 4.
とのように実験で求められたスベクトルは、必要に応じてエネルギースペ
クトルに変換される。測定された飛行時間t は、式 (4. 1) で簡単にエネルギーE に
また、






2' Nぜ(2.5keV) ー__ Si(111)j3xj3・Ag
C: r一一
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変換され、散乱粒子強度1 (t) は、式 (4. 2) により 1 (E) に変換される。
L 





















次に、 2.5 keV に加速したNe+ イオンをプロープとして測定したときに得られる
スペクトルの例を図4. 3に示す。 Ag (111) 瓜 ì (l 11) 表面からも、 J3-Ag表面からも、
Agによって散乱された粒子によるピークだけが検出される。 J3-Ag表面からは、
原子によって散乱される粒子が存在するごとが考えられるが、そのとき散乱粒子の
エネルギーは、式 (2. 1) から計算して 70 eV 程度であり飛行時間もずっと遅く、
の測定時間幅には検出されていない。また、ごの場合エネルギーが小さすぎるため
その検出効率にも問題がある。 二つの表面について、散乱スペクトルの形状に注目
して比較すると、 Ag(11) IS? (111) 表面から散乱された粒子のスペクトルは、
クの高エネルギー側にも低エネルギー側にもすそを引いていることが分かる。表面
TOF-ICISS スベクトル例 (2.5 keV Ne+ イオンをプロープとした場合)
Ag (111) ;/S? (111) 表面 (Ag 20ML) 









およそ 10MLの蒸着の後、 200 0C で 10 分間の熱処理によって配列の乱れは幾分改善







- 47 -- 46-
ß-domain'こA-domain と、ごのピークは、散乱強度が急激に強くなるために現れる。
第 2 層以下のAg
A-domainの Ag (111) 表面の原子配列からは理解で
きない。 ß-domainのAg (1 11) 表面で散乱されたと考えるごとによって初めてとのピ
α= 55。のピーク a2は主にA-domainの 2 層目と 3 層自のAg原子ークは説明される。Ag (111) /Si (111) 表4 図4.
α = 15。のピークb3は主にß-domainから散乱
された粒子によるものであるごとが分かる。
Ne+(2.SkeV) ー噌 Ag(111)//SI( 111) 
イオンをプ ロ ープと し た場合)















で散乱された粒子によるものであり、面 ( Ag 20ML) TOf-ICI S S ス ペ
1800 ) クトルの照射角 α(0 "-' 
に対する変化 ( 1. 4 keV He+ 
。 、
J?
一民}い12肝5陥qι'L ? ?? ?quF」お舵??
1800 ) 
図4. 6- Ag (111) IS i (111) 表
面 (Ag 20ML) TOF-ICISSスペ
クトルの照射角 α(0 "-' 
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の[ 11 2 ] 方位に沿って、照射角を 0。か ら
図4. 4に
散乱強
Ne+(2.5keV) ー...Ag( 111 )IISi( 111) 
[ff2] 
b3 
















He +(1.4keV) • Ag( 111} 1/ Si( 111} 
180 
[112] 
























たAg(111) 薄膜の結晶方位が、 Si(111) 基
板の結晶方位と一致していると考えた場合
















直軸の周りに 180。回転したドメイン (Ag [1 12] II Si[12] 
メインが混ざりあった状態を考えて初めて説明される。
: A-domain) (Ag[1l2]ISi [112] ン
と比較し 4.3.1 節で述べる。も同様)は、第 1 層の
Ag原子がその手前に位置する第 1 層のAg原子にシャドーされるなくなるごとによっ





He+(1.4keV) ー.. SI(111)7x7 
[112] 
高温基板蒸着
清浄な Si (111) 表面上に、基板温度を300 ,,_ 
450 oc に保った状態でAg原子を蒸着すると、
約 1 ML蒸着した後にLEEDパターンは 7x7バター






であるような条件(基板温度400 OC) 180 150 120 90 60 30 180 150 120 90 60 30 で約 1 ML 
IMPACT ANGLEα[deg.] IMPACT ANGLEα[deg.] 
Siの信号強度の照射角依存性
Si (111) 7x 7 表面 (b) J3-Ag表面
図4.10
(a) 


















































1740 )に対す射角 α(6 ,,_ 












:.qCl' -4ÑGI..~ Q 
をプロープとした場合)6・ 2 3 4 5 6 




120 90 60 30 
J3-Ag表面に1. 4 keV の He+ イオンを照射したときの、照射角に対する散乱スベ
クトルの変化を図4. 9に示す。単調なAgの信号強度の変化と、複雑なSiの信号強度
の変化がみられる。 4.2.1 節で述べたように、 Siによって散乱された粒子について
は、表面下奥深く進入し多重散乱を繰り返し検出された粒子の寄与が含まれる。
のためSiの信号強度の変化は、最外層の表面構造のみならず基板全体の構造を平均
的に反映している。 Agを蒸着する前の清浄表面 (Si (l 11)7x7 )に対する Siの信号
強度の照射角依存性と、 J3-Ag表面に対する Siの信号強度の照射角依存性を図 4.10
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Agの信号強度にのみ注目して構造解析を行った。図 4. 11 に、 二つの異な
Agの信号強度の方位角依存性を示す。
おいては、


































エピタキシャル成長した Ag (111) 表面に対して、
シミュレーション結果と比較した。
30 60 90 120 150 
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子によるピーク b1. b2 ， b3よりも系統的に大きくなっている。









150 30 60 90 120 






表面を占める割合を 60% 、 ごのように、計算機シミュß-domainが
レーションと比較するごとによりそれぞれのドメインの構成比率を決定するごとも
可能である。
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E.J.Loenen らによる MEISの結果や52) 、












o CJ窃ー令イ @_o 。@vuo @vuo @ 
(b) 
。て@。J3 構造モデルの決定2 3. 4. 
J3-Ag構造モデル
{a} Honeycomb mode1. 
















(Missing Top Layer) モデルが提唱子の下に潜り込んだ (h=-O.15λ) MTL 
J3-Ag超構造を示すときの基板Si原子の変位については解析できなかっ




トライマーモデル58 . 62.63.65)??シミュレーションの対象とした基本の三つのモデルを図 4. 14に示し、簡単にまず、
Ag原子は短い原子間距離に集まりトライAg原子の被覆度は 1 MLであり、説明する。
ごのとき最外層のSi原子は2/3 MLになりハニカム構マーを形成している。ハニカムモデル2 7. 53- 57 .6 1 - 64 )a} 
STM で観察しているハニカム構造はSi原子であるとい
う解釈がされている 58) 。そのため、 Ag原子は最外層 Si原子よりも下に潜
り込んでいるモデル (ET:Embedded Trimer) が一般的である 58. 62 ・ 63 ・ 65) 。
シミュレーションではAg原子の原子間距離s と、 Ag原子の垂直位置h をパ
造を形成している。Ag原子は六角形のハニカム構造をなし
STM で観察されているハニカム構造はAg原子を見ていることにな
る 56 . 57) 。最外層のSi原子の原子間距離s と、 Ag原子の垂直位置h をパラ
メータとしてシミュレーションを行った。 h>O のとき Ag原子は、最外層の
Ag原子の被覆度は2/3 MLであり、
ている。
ラ メータとして行った。Ag原子は最外層のSihく O のとき、Si原子よりも上に位置することを示し、






に連なっているモデルであり、最近T.Takahasi ら 59 )
アルカリイオンを
プロープとする ICISS 27) の研究からはH>O のモデルが求められている。
からは、第 1 層のSi原子が欠けて、 Ag原子が第 2 層の Si原




の結論は出していないが、 E.V1ieg ら 60) は、やはり X線回折法の実験よ






4.16に示す。各モデルに対する違いが顕著に現れる α く 45 0 の範囲の照射角依存性




モデル (h<O 、図中破線で示す)では、それぞれSi原子による Ag原子のシャドーイ
ング効果が現れ実験結果とよい一致は得られなかった。 HCT モデルにおいても、 Si
原子をどこに配置しでも、 Sí原子によるシャドーイング効果の現れる条件では、実
験結果を説明できず、最外層にAg原子があるモデルが適当であるごとを示している。
ζ のごとから、 [110] 方位については、 Ag原子が最外層にあるモデルについてのみ
比較を行った。その結果、 トライマーモデルと、 HCT モデルに対しては、最適パラ
メータを選ぶことにより比較的よい一致が得られた。ハニカムモデルに対しては、
パラメータの値によらずシミュレーション結果は二つのはっきり分かれたピークを
与える。この方位では 2 種類の異なる原子間距離を持つAg原子が存在し、 2 種類の
臨界角を与える。乙のごとから、実験結果を再現することはできない。乙のモデル




に対しては 8=2.9 :t 0.1λであり、ごの値はJ.Stohr ら 62) の値と一致し、 ICISS
の実験より求められたT.L.Porter ら 65) の値 (2.63λ) よりやや大きい。しかし、
彼らは最外層にSiの存在を支持しておりその点で一致しない。本研究結果の様に最
戸hu
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明するか問題も残る。一方、 (c) HCT モデルに対しては、 s=3. 5:t 0.05λであり、
ご の値は1. Takahashi ら ちれ による値 (3.39λ) よりやや大きな値であるがほぼ
一致する 。




第 5 章 水素終端 Si (111) 面上の Ag薄膜成長過程 4 4 ) 
5. 1 緒言
(1) Si (1 11) 面上にエピタキシャル成長したAg (111) 面は、基板シリコンと結品方
位の揃ったA-domainと、表面に垂直な軸の周りに 180 0 回転したß-domainの混在
するダブルドメイン構造を形成する。また、計算機シミュレーションと比較する
ごとによりそれぞれのドメインの構成比率を求めることに成功した。






術が注目されている 。 本研究では、水素終端表面での金属薄膜 (Ag薄膜)の成長過














5. 2. 1 反跳粒子スベクトル






図 3. 1において、検出器MCP2を用いて得られるスペクトルの例を図5. 1、図 5. 2 
に示す。 それぞれ、エネルギー2.5keVの He+ イオン、 Ne+ イオンを、照射角 α=3 0
で Si (1 11) 表面に照射したとき得られるスペクトルである。図 5. 1 (a) は、チェン
パーを超高真空に排気した後、試料の清浄化処理を行う前の表面から得られたスペ
















時間はそれぞれ1. 60.1. 79.1. 93μsecと計算されるものの、それぞれを完全に分離
(b) 
He(S) 









before FLASH (a) 







プロープイオンが、しかし、の様なスペクトルとなる。2 (a) するごとができず図 5.3.0 2.0 1.0 0.0 3.0 2.0 1.0 0.0 
反跳水素に注目した場合には、散乱ピ
今回の実験条件、実験装置で表面水素の分析が
Ne + イオンのどちらの場合も、He+ イオン、TIME OF FLlGHT [μsec] TIME OF FLlGHT [μsec] 













































TIME OF FLlGHT [μsec] 
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図 5. 2 
Ne H :r-::-.::-ミ~3no


















































EXPOSURE TIME [min] 
2000 
コや = 45



























け上、反跳角 14 0 で反跳されたように
検出される。図5. 1に示すスペクトル

















角 α は、反跳水素強度が最大となる α=3。に固定して実験を行った。 6に示
す。反跳粒子強度は暴露量の増加とともに徐々に強くなり、約 1000L (L:10-6Torr' 
sec) の暴露の後に飽和する。 1000L の原子状水素の解離吸着によってSì(111) 表面
は完全に水素原子で終端されていることが確認された。とのとき LEEDパターンは、
図 5. 7に示すように清浄な Sì(111) 表面の時にみられる 7x7パターンから、原子状
水素の飽和吸着後の δ7x7 パターンに変化することが確認された。
水素吸着と脱離
Si (111) 清浄表面への水素の吸着は、第 2 章で述べた超高真空チェンバー内に分
子状の水素を 1x10 -7 ~lx10 -6 Torr程度導入して行った。 Sì表面への水素分子の付着
























凶E DEPOSITION TIME [min] 
Ag蒸着に伴う反跳水素強度
の変化
の熱処理によって、吸着水素の40%程度が熱脱離する 。 4000C の熱処理では、脱離
速度はさらに速く 60分後にはほとんど全ての吸着水素は脱離してしまう。さらに高
温の熱処理では、瞬時に吸着水素は熱脱離し、再び、清浄なSi(111)-7x7 表面が得
図 5. 9 






(a) Si (111) -7 X 7パターン
図 5. 7 
られる。
次に、水素終端Si (1 11) 表面上にAgを蒸着していったときの反跳水素強度の変化
について調べた。 図 5. 9に Agの蒸着時間、すなわち蒸着量の関数として示す。 基板
温度を室温に保った場合も、 300 0C に加熱しながら蒸着した場合もともに、 Agの蒸
着量とともに反跳水素の強度は急激に減少する。 2 ML程度の蒸着の後には、検出さ
れる反跳水素の強度はほとんど O になる。基板温度を 3000C に保っている場合には、
図 5. 8に示したよ う に一部の表面水素は熱脱離をするが、それと比較しでも、 Agを
蒸着した場合の反跳水素の減少はずっと速い。反跳粒子強度の減少には、次の二つ
の理由が考えられる。 一つは、表面から水素が脱離してしまっていること 。 Agの蒸
着によ っ て与えられる運動エネルギーは十分小さく、そのために水素が脱離すると








ERDAで調べた。清浄なSi (111) 面上に、原子状水素を飽和吸着させた後に、 5x10 - 9
Torrまで水素を排気し試料の加熱を行った。加熱処理の過程で新たに吸着される水
素は無視できるレベルにある。反銚水素粒子強度を加熱時聞を関数として 300 0C と
4000C の二種の加熱温度について図 5. 8に示す。また同時に、加熱せずにプロープ
イオン (2.5keV He+ ) を照射し続けた場合の反跳粒子強度の変化も示す。加熱処理
60分のプロープイオンの照射の後にも反跳粒子強度がほとん
ど変化していないことが分かる。イオン照射量は、 109 ions/(cm2 ・ sec) 程度であり、





く 。 表面に吸着していた水素原子はゆっくりと熱脱離していくごとが分かる。 60分
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図 5. 10 Ag蒸着に伴う表面水素量の
変化(参考文献37 より)




Si基板を 300 0C に加熱した場合、室温基板の場合と比較して蒸着の初期段階で反
跳粒子強度が急に減少するのは、図 5. 8の結果からも、表面水素の一部が熱脱離を
しているためと考えられる。
5. 2. 3 Ag薄膜の成長過程
水素終端Si (111) 表面上のAg薄膜の成長過程を、後方散乱法により調べた。表面
に蒸着されたAg原子によって、散乱角。 =180。で散乱されたHeの散乱粒子強度を、
Agの蒸着時間、すなわち蒸着量の関数として測定した。 Ag薄膜を 0.04 ML/min. の
ゆっくりした蒸着レートで、清浄なれ (111) 表面上(基板温度:室温、 300 0C )及
び水素終端表面上(基板温度: 3000C )に成長させながら、散乱粒子強度を同時測
定した。そのときの、散乱粒子強度の変化の様子を図5.11(a) に示す。
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COVERAGE[ML] DEPOSITION TIME [min] 
図 5.11 Ag薄膜成長過程における Ag信号強度の変化
(a) 成長初期過程 (0 ~ 2.5 ML) (b) 0 ~ 40 ML 
曲がり、散乱粒子強度はほとんど増加しなくなる。 Si (111) 清浄表面の上のAg薄膜
の成長過程は、これまでにもオージェ電子分光法 (AES) やLEED等の手法を用いて数
多くの研究が成され、基板温度が高温の時にはS-K モード(最初 2 次元層が成長し、
その後に 3 次元島構造が成長する)で成長することが報告されているが、その結果
と一致する。 2 次元層 (J3x J3構造)が成長している問は、散乱粒子強度は直線
的に増加する。 1 MLの蒸着の後、 2 次元層が完成すると、さらに蒸着されたAg原子











のは、一部 2 次元層が形成されているごとが考えられる。図 5. 8に示したように、
3000Cの熱処理によって一部の吸着水素は、表面から熱脱離する。表面水素が熱脱
離した領域においては、 Ag薄膜は、清浄表面上と同様に成長し、 2 次元層が形成さ
れると考えられる。
さらに厚く Ag膜を成長させた場合の散乱粒子強度の変化の様子を、図5.11(b) に
示す。 0.3 ML/min. の蒸着レートで、 40MLまで、 Agを蒸着した。清浄表面上に高温で
蒸着した場合には、散乱強度はほとんど増加しない。 40MLの蒸着の後にも、 J3 x 

















1.0 2.0 3.0 4.0 5.0 
TIME OF FLlGHT 【μaec)
図 5.12 Si (111)清浄表面上に室温で成長させたAg (111) 薄膜における
後方散乱スペクトルの照射角 α に対する変化
He+(2.5keV) 一一一__ Ag(lll)/H/SI(lll) 
T=300・c
清浄表面上に室温で成長させたAg (111) 薄膜が、基板のSi (111) 面の結品方位と
一致した結品方位を持つA-domain と、それを 180。回転したß-domainの二つのドメ
インから形成されることは、 4.2.2 節で述べた。水素終端表面上では、基板温度を
高温( 300 0C) に保った状態でも Ag原子の凝集が抑制されるためにAg (1 11) 薄膜が
形成される。 ICISS 法による Ag信号強度の照射角依存性の注目して、ごのときのAg







5. 2. 4 Ag薄膜の結晶構造
4・-
1.0 2.0 3.0 4.0 5.0 
TIME OF FllGHT [μ・ec)




( 111) 薄膜の場合と著しく異なる。水素終端表面上に成長したAg (111) 薄膜が、清





依存性を図 5.14に示す。清浄表面上に成長させたAg( 1l 1) 薄膜に対する照射角依存
性は、ごの表面が2-domain構造をなすごとを反映し臼= 90。でほぼ左右対称の形と
なる。図5.15に示すAg(111) ISi (1 11) 表面の断面図から分かるように、 A-domainカ〉
らは第 1 層のAg原子がシャドーコーンから出てプロープイオンから見えるようにな
る臨界角 α ~ =10。、 170 0 にピーク a1、 a9が期待で、きる。同様に第 2 層のAg原子が見
え始める角度においてa2、 a3 、 a4 、 a5 のピークが考えられる。第 3 層、第 4層のAg原


















































長したAg (1 11) 薄膜は、基板のSi (1 11) 表面と結品方位の揃ったA-domainが優勢に
成長して、ほぼ単一 ドメインからなるごとが分かる。








ピークしか得られないが、 40MLのAgを蒸着するごとによって二つのピークの聞に島Ag(l1)ISi (111) 表面の断面図図 5. 15 








a3a4a5 a6 a7 
b9 ba b7b6 b5 b4b3 b2 
! Ag( 111)/SI( 111) 3000C 
a2 a1 
5.2 節で示した実験結果より考えられる、清浄表面上及び水素終端
表面上のAg薄膜の成長モデルについて述べる。それぞれの成長モデル図を、 図 5. 17 
に示す。
乙の節では、
(a) 清浄表面上、基板温度 350 0C
ごれまでの数多くの研究からも報告されているように53-55) 、まずJ3 構造を示
す二次元吸着層が成長し、それ以降は、表面に蒸着されたAg原子が凝集し島構造を
形成する 。 ごの成長様式は、 Ag原子の蒸着量が増えても変わるごとなく、 三次元の









































Ag (1 11) 面がエピタキシャル成長する
いる 。
A-domain 




(a) Ag( 111 )/SI( 111) 3000C 
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いる 。 図 5.16の結果と併せて考えると、
表面吸着水素が、その上に成長するAg




表 5. 1 Ag薄膜成長様式と結品構造
基板温度 室温 3 0 ooC 
表面




2-domain構造 J3X J3-Ag (二次元吸着層)と
Ag [12] ISi [11 2 ] と 1-domain構造( =次元島)
Ag [112] ISi [112 ] の混在 Ag [12] ISi [11 2 ] の優勢な成長





A g [ 112 ] 1S ?[112 ] と Ag [ 12] IS i [11 2 ] の優勢な成長




長していると考えられる。このとき、 Ag (1 11) 面がエピタキシャル成長するが、基
板のSi (111) 面と結晶方位の揃ったA-domaìn と、表面に垂直な軸の回りに 180 0 同
転したB-domainの二つのdomaìnが混在している。










様の成長様式で、Ag (1 11) 薄膜は成長する。また、ごのときのAg (111) 面はA-domaìn
と B-domaìnの混在する 2-domain構造を示す。
以上のAg薄膜の成長様式、結晶構造をまとめると表5. 1のようになる。




とは、 ISS54. 55) やAES53) の数多くの結果から示されており今回の結果とも一致し
異論の余地はない。また、ごのとき形成される三次元の島がAg (111) 面であるとと
は、 M.Aono らによる CAICISS の研究87) から示されており、本研究の結果と矛盾は
ない。しかし、このとき形成されているAg (1 11) 面がl-domain構造で、あるととにつ
いては述べられておらず、本研究により新たに見いだされた。
清浄表面上に、基板温度を室温に保った状態でAgを蒸着した場合については、い






結果と矛盾はない。 J.L. Vignes らは、 AES の結果88) から層状成長であるごとを示
しているが同様の解釈により矛盾はない。 S.Nishigaki らによるMDS の結果8 9) と、
E.J.Van Loenen らのMEIS ， AESの結果52) は、 二次元中間層の形成の後三次元の島が
形成されるごとを示しているが、本研究結果から、二次元中間層の形成は見られな
かった。しかし、彼らの結果は共に非常に平坦な三次元の島の成長を示しておりと
の点については一致する。さらに、 E.J.Van Loenen らは表面の80%以上が三次元の
島で覆われているごとも示しており、本研究結果との間に矛盾はない。 2-domain構
- 75-









で、 A-domain と B-domainの形成される割合を見積ってみる。図 5. 14から、 A-domain
と B-domainの違いが最も顕著に現れる a7及びb7 のピークの高さに注目すると、その
比率は清浄表面に室温で成長させたAg薄膜の場合a7 : b7 = 6: 4 となる (4.2.2 節で
計算機シミュレーションとの比較より求めたA-domain と B-domainの割合と一致する)
のに対して、図5.17から見積った水素終端面上に室温で成長したAg薄膜のA-domain




本章では、 TOF-ICISS 法と TOF-ERDA法を組み合わせて用いることにより、水素終
端Si (l ll) 表面上のAg薄膜の成長過程に関する研究を行った。得られた結果を以下
にまとめて示す。
(1) Ag薄膜は、水素吸着層の上に成長する。




(3) 水素終端表面上に高温で成長したAg (111) 面は、その結晶方位が基板Siの結品
方位と一致したA-domainが優勢に成長したシングルドメイン構造を形成している。
(4) 水素終端表面上に室温で成長したAg (111) 面は、その結品性において清浄表面
上のAg (111) 面よりやや優れているものの、清浄表面上と同じくダブルドメイン
構造を形成している。
(5) 清浄表面上においても、高温で成長する Ag薄膜の、 Ag原子の凝集によって形成
される三次元島構造はAg (111) 面が成長しており、その三次元島はA-domainが優
勢なシングルドメイン構造を形成している。












第 6 章 表面近傍における低速イオンの散乱過程 4 8) ーションより得られた散乱スペクトルを、実
験より得られたスベクトルと比較して図6. 2 
に示す。計算において、ターゲットとなるAg






ている入射イオンのエネルギー(1. 4keV) で >
r-I (C> 
はスペクトルへの寄与はみられず考慮の必要 (/) 
はない。 Si (111) 面上に成長したAg (111) 面 Z 
トI. (d>
は、 4.2.2 節で述べたように 2- ドメイン構造 Z 
をなすために α= 75 0 の入射の時には (12] 

















と [1 12] の 180 0 対称な二つの方位から入射
し、それぞれ独立に計算した後に足し合わせ
て α = 75 0 のスペクトルとした。ターゲット






2.0 3.0 4.0 
FLIGHT TIME [μsec] 
図 6. 1 TOF-ICISS スベクトルの
実験例












6. 2. 1 多重散乱効果
試料表面に対して照射角を変えながら測定して、実験より得られる後方散乱スベ
クトルは、その表面構造を反映して、散乱強度が変化するばかりでなく、そのスペ
クトルの形状も大きく変化する。 Si(111) 表面上にエピタキシャル成長させた Ag
(1 11) 表面から得られるスベクトルの例を図 6. 1 に示す。これらのスペクトルの形
状の違いについて考えるとき、その散乱過程を十分詳しく知る必要がある 。 そこで、
スペクトルの形状の違いが顕著である α= 90 0 と α = 75。の二つの照射条件につい
て、モンテカルロ法による計算機シミュレーションを行った。垂直入射の条件 (α
= 900 )での散乱強度の最大値を 1 として正規化し、二つの入射条件でのシミュレ
- 78- 庁/
0 
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において衝突径数が十分に小さく、散乱角。 =10 0 以上の偏向を受けた散乱のみを
核衝突として散乱角をカウントしである。照射角 α =75。と 90。のいずれの入射条
、 α=750
:-jMJ 






照射角 α=90 0 .75 0 く 112>
相互作用ポテンシャル TFMポテンシャル
Firsovによる遮蔽長 (c= l. O)
非弾性散乱 Oen-Robinsonモデル
入射粒子数 1 X 106 個
エネルギ一分解能 E/L1E = 50 
- 80- - 81 -
三三三三 一ーで三三 | 
の寄与によるものと考えられる。計算により求められたTOF-ICISS スペクトルのピ
ーク部分( 2.45 ~ 2.55μsec) に占める多重散乱成分を衝突回数の関数として
図6. 5に示す。照射角 α= 90。で入射した場合には、準一回散乱による散乱粒子が
支配的であり、六回散乱程度までの多重散乱成分が平均的に含まれている 。 しかし、
三回散乱以上の成分は準一回散乱の成分に比べて 3 分の 1 から 4 分の l 程度でしか




































2.7 NUMBER OF COLLISIONS 
1 ・つα=750 ¥1 
L・・ー__."l;i '1/11/11///// 
1__ _ _、
2.4 2.5 2.6 
FLIGHT TIME LμsecJ 
図 6. 4 ICISS スペクトルにおけ
る多重散乱の寄与の様子
図 6. 5 ICISS スベクトルのピーク部分
(100 nsec. 幅) における多重
散乱の寄与の割合
の様子について考える。照射角 α=90 0
と α = 75 0 の二つの異なる入射条件で
1. 4 keV の He+ イオンをAg(lll) 面に
入射したときの、表面下の各層での散
乱による ICISS スペクトルへの寄与の



















4.3.1 節において、 Ag (111) 面に対する ICISS の照射角依存性の測定結果がシミュ
レーション結果と、その散乱強度の点で十分に一致しないことは、ごれら多重散乱
ぞ 0
cb> の部分 (2.4""_' 2.6μsec) では、ほ
。 6.0
とんど表面化 6 層まで、のAg原子に散乱 回
された粒子から形成されている。特に、 Z4.0 
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かる。照射角 α= 90。の場合には、 α= 75 0 の場合と比べて 6 層目まで、のAg原子に
よる散乱の寄与がやや大きくなっている乙とが分かる。低指数の結晶軸[111] 方位
に沿っているために、表面下深く進入しても失うエネルギーが小さいためであると















と α= 75 0 の二つの入射条件で、入射したときの、透過粒子のエネルギ一分布を計算
より求めた(図6. 8) 。 α= 90 0 で入射した場合には、 9 層を透過した後にもほと
んどエネルギーを失っていない粒子が数多く存在するごとが分かる。それに対して、
α = 75 0 で入射した場合には、透過粒子数が少なくなる。特にエネルギーを余り失
っていない粒子数が少なくなっている。 21層の透過の後には、どちらの入射条件に





















果を示す。 α= 90。の場合には、低指数の結晶方位 [111]方位に沿って結晶内部に
進入する様子が分かる。 一方、 α= 75。で入射した場合には、結晶方位とずれてい
るため入射方位のままで結品内部に進入するととができず、表面下数層で多重散乱
を繰り返しているごとが分かる。さらに、 一部の入射粒子は表面下数層で偏向され
た後、 [110] 方位の軸に沿って結晶内部に進入していることが分かる。図6. 8にお
図 6 . 7 
した計算より求めた表面下各層で
の散乱の寄与とほぼ一致している。また、低エネルギー側の部分では、蒸着の初期
過程では緩やかに増加し、 1、 2層蒸着の後にその傾きはやや急になり 15層程度にな
るまでほぼ直線的に増加する。 とのととも、低エネルギー側には深い層まで平均的






[111 ]軸と比較して [110] 軸の方が大きなチャネリング軸である
エネルギ一分布が二つに分かれるごとはこのごとから説明できる。いて、いる。
以上のように、表面下の数層から数十層の情報が得られるごとが分かったが、深































6. 2. 2 ブロッキング効果
112 
図 6.11 後方散乱粒子数の方位分布
(1.4 keV のHe+ イオンの場合)
図 6. 12 前方透過粒子数の方位分布







試料表面としては、 Ag (l 11) 面の完全結品を想定しており、 10層だけを考えている













































計算し、その結果を図6.13 (a) と (b) に示す。 それぞれ、入射エネルギーが500 eV 
の場合と、 5 keV の場合についての結果である。いずれの場合も、同様に表面構造
を反映したブロッキングパターンが得られている。 5 keV の場合には、散乱断面積
が小さくなるため、後方散乱粒子の総数は減るものの、ブロッキングパターンはよ
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7. 2. 1 清浄表面における ISS スペクトル













AZIMUTHAL ANGLE [deg.) 
の結晶軸に沿っ て入射した場合 図7 . 1 散乱強度の分布





























2.0 3.0 4.0 5.0 
TIME OF FLlGHT [.usec] さらに照射角を変化させていくと、再び鋭いピ
ークが現れてくる。ごのとき、散乱強度も急激に強くなる。第 2 層の原子が第 1 層
の原子の作るシャドーコーンの縁にかかり、入射ビームのフラックスの集中を受け
フォーカシング効果により散乱強度が増加するものと考えられる。乙の現象は、第















[110] 軸の周りにおけるTOF-ICISS スペクトルの変化の様子を、図7. 3に示す。結



















2.0 3.0 4.0 5.0 
TIME OF FLlGHT [μsec] 
ている。
アルゴンイオン衝撃によるスペクトルの変化
Si (100) -2 x 1清浄表面に、図 7. 4のような条件で低エネルギーのアルゴンイオン
衝撃を行いそのときの表面損傷の様子をTOF-ICISS 法により調べた。
ルゴンイオンを照射角。= 45 0 と日 = 20 0 の 2 種類の条件で、 1x 10-5 torrのアル
ゴンガス雰囲気中で照射した。アルゴンイオンビームの面密度は、 50""'1 00 nA/ cm2 
アルゴンイオン衝撃による、表面の温度の上昇は無視できる。
ICISS 法によるプロープイオンであるHe+ イオンの照射量は、










図 7. 3 
- 92-
He+( 1.4keV) ~Si( 1 00) 
DETECTOR 
Ar+(1.0keV) 







図 7. 6 イオン衝撃による散乱強度の照射
角依存性の変化
(0 :イオン衝撃前、
ム: 1 x 101 4 Ar+ / cm2 、
口 : 5 x 101 4 Ar + / cm2 ) 
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照射角。= 45 0 でアルゴンイオン衝撃を行った
ときの、チャネリングスペクトル (α = 450 )と
フォーカシングスペクトル (α= 600 )の変化の



















性を示さなくなる。散乱強度が最小となるチャネリング条件 (α= 450 )と、最大
となるフォーカシング条件 (α= 600 )の散乱強度の比を測定するごとにより、表
面の結晶性を見積るごとが可能である。
1.0 2.0 3.0 4.0 5.0 6.0 
TIME OF FLlGHT (μsec] 




























0.5 X 1015 Arソcm 2 のイオン衝撃の後に
フォ
He+( 1.4keV) 一-- SI(100) 
8 ~:::::::::::yIRGIN :::山山口............山口:.・・
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図 7. 8 





































code) より求め、 図 7. 9に示す。 入射さ
はっきりした2X 1パターンが観
LEEDパターンが観察されない、低温の熱処理( 600 ,..._, 800 OC) におい
ても結晶内部から表面が回復しているごとが分かる。
パターンが現れはじめ、 1000 0C の熱処理の後には、
察された。


























イオン衝撃方位による表面損傷の違い1 3. 7. 
アルゴンイオン衝撃を行う照射角の違いによる表面損傷の違いについて検討する。
照射角。= 45 0 、すなわち低指数の結晶軸 [110] 方位に沿ってイオン衝撃を行った
場合と、浅い照射角。= 20。でイオン衝撃を行った場合について、その表面損傷の
様子について照射量の関数として図7. 8に示す。照射角。= 45。でイオン衝撃を行
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欠陥を作っているごとが分かる。一方、。= 20 0 でイオン衝撃を行った場合には、
表面の浅い層ではむしろ表面欠陥の密度は多いものの、表面損傷は深い層まで及ば




























































ゴンイオン衝撃は必要な処理である。しかし、 J.C.Bean ら 7 1 ) アルゴンイオン衝撃
の条件によっては、熱処理によっても表面が十分に回復しないととを示している。
また、 A.G.Cullis ら 75) は、高速のアルゴンイオン衝撃によって注入されたアルゴ
ンイオンが泡構造 (Bubbles )を形成するごとを報告している。 U.Bangert ら 7Ø)
による RBS と TEM による低速 (2 ~ 5 keV) のアルゴンイオン衝撃においても泡構





で行われており Beenらの報告と一致する。 Bangert らのイオン衝撃は、大電流密度
で行われており、その時試料は 300 0C程度まで温度上昇をしている。 その点から、
その結果をそのまま比較するごとはできない。 また、彼らの実験は超高真空中では
行われておらず、高温熱処理によっても表面が回復しないこと(泡構造の安定性)




また、 1. Konomi ら 72) は、中速イオン散乱 (MEIS) の実験と計算機シミュレーシ









ーンの変化の見られる温度 (900 OC) よりも低温 (600 OC) で回復は始まり、約
1000 oC の高温アニールで完全に回復した。
従来、低速イオン散乱法では適用が困難であった表面損傷や結品性の評価の研究

















1. Si (1 11) 面上のAg薄膜の構造解析に関して






















(3) 水素終端表面上に高温で成長したAg (1 11) 面は、その結晶方位が基板
Siの結晶方位と一致したA-domainが優勢に成長したシングルドメイン構
造を形成している。
4. アルゴンイオン衝撃による Si (100) 表面損傷に関して
(1 )表面下数層から数十層の表面損傷を評価することができた。










LEEDパターンの変化の見られる温度 (900 OC) よりも低温 (600 OC) で
回復は始まり、約1000 oC の高温アニールで、完全に回復した。








































ク j 、 (丸善株式会社、 1987)
2) 日本学術振興会薄膜第131 委員会編、 「薄膜ハンドブック J 、 (オーム社、
1983) . 
3) D.P.Smith; "Scattering of 10w-energy nob1e gas ions from meta1 surｭ
faces" , J.Appl.Phys.38(1967) 340. 
4) D.P.Smith: "Analysis of surface composition with 10w-energy backｭ
scattered ions" , Surf.Sci.25 (1971) 171. 
5) H.H.Brongersma and P.M.Mu1: "Analysis of the outermost atomic layer 
of a surface by 10w-energy ion scattering". Surf.Sci.35 (1973)393. 
6) T.M.Buck: Low-energy ion scattering spectrometry , in "Methods of 
surface Ana1ysis" , (ed. A. W. Czanderna. Elsevier. Amsterdam , 1975). 
7) E.Tag1auer and W.Heiland: "Surface analysis with low energy ion scatｭ
tering" , App1. Phys. 9 (1976)261. 
8) W.Hei1and; "lon scattering studies of surface crysta110graphy" , Appl. 
Surf.Sci.13(1982)282. 
9) W.Hei1and and E.Tag1auer: "Low energy ion scattering: E1astic and 
ine1astic effects". Nucl.lnstr. and Meth.132(1976)374. 
10) T.W.Rusch and R.L.Erickson: "Energy dependence of scattered ion 
yie1ds in ISS". J.Vac.Sci.Tech.13(1976)374. 
11) D.J.Godfrey and D.P.Woodruff; "Low energy ion scattering study of 
oxygen adsorption on Ni(100)". Surf.Sci.89 (1979)76. 
12) G.Engelmann. W.Eng1ert , S.Kato , E.Taglauer and D.P.Jackson; "Neutraｭ
lization effect for Ne+ scattering from a Cu(110) surface". Nucl. 
Instr. and Meth. B26(1987)522. 
13) H-W.Lee and T.F.George: "Neutra1ization and excitation in low-energy 
ion-surface co1lisions" , Surf.Sci. 159 (1985)214. 
14) E.Taglauer. W.Englert , W.Hei1and and D.P.Jackson: "Scattering of 10w-
一 107 -
energy ions from c1ean surfaces: Comparison of a1ka1i-and rare-gasｭ
ion scattering" , Phys.Rev.Lett.45 (1980) 740. 
15) S.H.Overbury: "A comparison of scattering of 10w energy K+ and Ar+ 
from the Au(110) surface" , Surf.Sci.112 (1981)23. 
16) Y.S.Chen , G.L. Mi11er , D.A.H.Robinson , G.H.Wheat1ey and T.M.Buck: 
"Energy and mass spectra of neutra1 and charged partic1es scattered 
and desorbed from g01d surfaces" , Surf.Sci.62(1977) 133. 
17) T.M.Buck , G.H.Wheat1ey and L.Marchut: "Order-disorder and segregation 
behavior at the CU3Au(001) surface" , Phys.Rev.Lett.51 (1983)43. 
18) W.Hei1and , E.Tag1auer and M.T.Robinson: "Mu1tip1e scattering of low 
energy rare gas ions: A comparison of experiment and computer simu1aｭ
tion" , Nuc1.Instr. and Meth.132(1976)655. 
19) D. P. Jackson , W.Hei1and and E.Tag1auer: "Multip1e-scattering effects 
in ion-surface interactions at 10w energies" , Phys.Rev.BI5 (1981)4198. 
20) T.Von dem Hagen , M.Hou and E.Bauer; "Structure effects in low energy 
K+ ion scattering from single crystal surfaces" , Surf.Sci.117(1982) 
134. 
26) K.Oura , M.Katayama , F.Shoji and T.Hanawa: "Real-space determination 
of atomic structure of the Si (111) -J3X J3R30
o 
-Au surface by 10wｭ
energy alkali-ion scattering" , Phys.Rev.Lett.55(1985) 1486. 
27) M.Aono , R.Souda , C.Oshima and Y.Ishizawa; "Structure ana1ysis of Ag 
overlayers on Si(111) by low-energy Li+ ion scat tering" , Surf.Sci. 
21) M.Aono , C.Oshima , S. Zaima , S.Otani and Y.Ishizawa; "Quantitative surｭ
face atomic geometry and two-dimensiona1 surface electron analysis by 
a new technique in 10w-energy ion scattering" , Jpn.J.App1.Phys.20 
(1981) L829. 
22) M. Aono , Y.Hou , C.Oshima and Y.Ishizawa: "Low-energy ion scattering 
from the Si(OOI) surface" , Phys.Rev.Lett.49(1982) 567. 
23) H.Niehus and G.Comsa; "Determination of surface reconstruction with 
impact-c011ision alka1i ion scat ter i ng" , Surf.Sci.140(1984)18. 
24) H.Niehus and G.Comsa; "Ion scattering spectroscopy in the impact col-
1ision mode (ICISS): Surface structure information from nob1e gas and 
a1kali-ion scattering" , Nucl.lnstr. and Meth. B15(1986) 122. 
25) H.Niehus: "Enhancement of the ICISS method by simulataneous detection 
of ions and neutrals" , Surf.Sci. 166 (1986)L107. 
168 (1986) 713. 
28) K. Sumi t omo , K.Oura , 1. Katayama , F.Shoji and T.Hanawa; "A TOF-ICISS/ 
ERDA apparatus for s01id surface ana1ys i s" , Nuc1.Instr. and Meth.B33 
(1988)871. 
29) M.Katayama , E. Nomur a , N. Kanekama , H.Soejima and M.Aono: "Coaxial imｭ
pact-c011ision ion scattering spectroscopy (CAICISS): A novel method 
for surface structure analys is " , Nucl.lnstr. abd Meth.B33 (1988)857. 
30) H.Niehus; "Structure analysis of crystal surfaces by 10w energy ion 
beams" , Nuc1.Instr. and Meth.B33 (1988)876. 
31) K.Sumitomo , K.Tanaka , Y.lzawa , 1. Katayama , F.Shoji , K.Oura and 
T.Hanawa: "Structua1 study of Ag overlayers deposited on a Si(111) 
substrate by impact-co11ision ion-scattering-spectroscopy with timeｭ
of-flight detection" , Appl.Surf.Sci.41/42 (1989)112. 
32) W.A.Lanford , H.P.Trautvetter , J.F.Ziegler and J.Ke11er; "New preciｭ
sion technique for measuring the concentration versus depth of hydroｭ
gen in s01ids" , Appl. Phys.Lett. 28 (1976) 566. 
33) J.L'Ecuyer , C.Brassard , C.Cardinal , J.Chabba1 , L.Deschenes , 
J.P.Labrie , B.Terreault , J.G.Martel and R.G.St-Jacques; "An Accurate 
and sensitive method for the determination of the depth distribution 
of light e1ements in heavy materia1s" , J.App1.Phys.47 (1976)381. 
34) K.Oura , J.Yamane , K.Umezawa , M.Naitoh , F.Shoji and T.Hanawa; "Hydroｭ
gen adsorption on Si(100)-2xl surfaces studied by e1astic recoil deｭ
tection analysis" , Phys.Rev.B41(1990) 1200. 
35) K.Oura , M.Naitoh , F.Shoji , J.Yamane , K.Umezawa and T.Hanawa: "E1astic 
recoil detection analysis of hydrogen adsorbed on solid surfaces" , 
口δハU ? ?ハU
Nucl.lnstr. and Meth.B45(1990) 199. 
36) K.Oura , M.Naitoh , J.Yamane and F.Shoji; "Hydrogen-induced reordering 
of the Si(111)-J3xJ3-Ag surface" , Surf.Sci.230(1990)L151. 
37) M.Naitoh , F.Shoji and K.Oura: "Hydrogen-termination effects on the 
growth of Ag thin films on Si (111) surfaces" , Surf. Sci. (in press) 
38) 尾浦 憲治郎、 「高エネルギーイオン弾性反跳粒子検出法による半導体表面の
水素の定量j 、応用物理、 59. (1990)937. 
39) K.Oura , F.Shoji and T.Hanawa; "Detection of hydrogen on solid surｭ
faces by low-energy recoil ion spectroscopy". Jpn.J.App1.Phys.23 
(1984) L694. 
45) M.T.Robinson and I.M.Torrens; "Computer simuration of atomicｭ
displacement cascades in solids in the binary-collision approximation 
" Phys.Rev.B9(1974)5008. 
46) S.H.Overbury , W.Heiland. D.M.Zehner. S.Datz and R.S.Thoe; "Investigaｭ
tion of the structure of Au(110) using angle resolved low energy K+ 
ion backscattering". Surf.Sci.109(1981)239. 
47) S. H. Overbury; "Surface layer relaxation on Mo (111) measured by low 
energy a1ka1i ion scattering". Surf.Sci.175(1986)123. 
48) K.Sumitomo. F.Shoji and K.Oura; "Computer simulation of multiple 
scattering effects in low energy ion scattering" , Surf.Sci. 
(submitted) . 
49) J.A.Yarmoff. D.M.Cyr , J.H.Huang. S.Kim and R.S.Williams; "Impact-
collisioin ion-scattering spectroscopy of Cu(119) and Cu(110) ー (2x1) 一O
using 5-keV 6Li+" , Phys.Rev.B33 (1986) 3856. 
50) J.H.Huang , R.S.Daley , D.K.Shuh and R.S.Williams: "Surface structure 
of epitaxia1 NiSi2 grown on Si(OOl) determined by 10w energy ion 
scattering techniques". Surf.Sci.186(1987) 115. 
51) K.Sumitomo. K.Tanaka. 1. Katayama. F.Shoji and K.Oura; "TOF-ICISS 
study of surface damage formed by Ar ion bombardment on Si(100)-2x1". 
Surf. Sci. (in press). 
52) E.J.van Loenen. M.lwami , R.M.Tromp and J.F.van der Veen; "The adsorpｭ
tion of Ag on the Si(111)7x7 surface at room temperature studied by 
medium energy ion scattering , LEED and AES" , Surf.Sci. 137(1984)1. 
53) G.Le Lay , M.Manneville and R.Kern; "Cohesive energy of the twoｭ
dimensional Si(111)-3x1Ag and Si(111)J3-R(300 )Ag phases of the 
sil ver (deposi ted) -silicon (111) (substrate) system tt , Surf. Sci. 72 
(1978)405. 
54) M.Saitoh. F.Shoji , K.Oura and T.Hanawa; "Initial growth process and 
surface structure of Ag on Si(111) studied by low-energy ion-scatterｭ
ing spectroscopy (ISS) and LEED-AES" , Surf.Sci.112 (1981)306. 
40) F.Shoji , K.Kashihara. K.Sumitomo and K.Oura; "Low-energy recoil-ion 
spectroscopy studies of hydrogen adsorption on Si(100) ー 2x1 surfaces". 
Surf.Sci. (to be published). 
41) J.W.Rabalais; "Direct recoi1 spectrometry". CRC Critica1 Rev. Solid 
State Matter.Sci.14(1988)319. 
42) J.W.Rabalais , O.Grizzi. M.Shi and H.Bu; "Surface structure determinaｭ
tion from scattering and recoiling: W(211) and W(211)-p(lx2)-O". 
Phys. Rev.Lett. 63 (1989)51. 
43) O.Grizzi , M.Shi. H.Bu. J.W.Raba1ais and P.Hochmann; "Time-of-flight 
scattering and recoiling spectrometry. 1 .Structure of the W(211) 
surface". Phys.Rev.B40(1989) 10127. 
H.Bu. O.Grizzi. M.Shi and J.W.Rabalais; "Time-of-flight scattering 
and recoi1ing spectrometry. n.The structure of oxygen on the W(211) 
surface". Phys.Rev.B40(1989) 10147. 
M.Shi. O.Grizzi. H.Bu. J.W.Rabalais. R.R.Rye and P.Nordlander; "Timeｭ
of-flight scattering and recoiling spectrometry. 田 .The structure of 
hydrogen on the W(211) surface". Phys.Rev.B40(1989) 10163. 
44) K.Sumitomo , T.Kobayasi , 1. Katayama. F.Shoji and K.Oura; "Hydrogenｭ
mediated-epitaxy of Ag on Si(111) as studied by 10w energy ion scatｭ
tering" , Phys.Rev. (submitted). 
ハU
55) 斉藤光親、 「低速イオン散乱法による Si (l ll) 表面上の金属薄膜成長過程に関
する研究J (大阪大学工学博士論文、 1983)
56) R.J.Wi1son and S.Chiang; "Structure of the Ag/Si(lll) Surface by 
scanning tunne1ing microscopy". Phys. Rev. Lett. 58 (1987)369. 
57) R.J.Wi1son and S.Chiang; "Registration and nuc1eation of the 
Ag/Si (111) (J3xJ3) R300 structure by scanning tunne1ing microscopy". 
Phys. Rev. Lett. 59(1987)2329. 
58) E.J.van Loenen. J.E.Demuth. R.M.Tromp and R.J.Hamers; "Local electron 
states and surface geometry of Si(111)-(J3xJ3)Ag". Phys. Rev. Lett. 
58(1987)373. 
59) T.Takahashi. S.Nakatani. N.Okamoto. T.1shikawa and S.Kikuta; "Study 
on the Si(111)J3xJ3-Ag surface structure by X-ray diffraction" , 
Jpn.J.Appl.Phys.27(1988)L753. 
60) E.Vlieg , A.W.Denier van der Gon. J.F.van der Veen , J.E.Macdona1d and 
C.Norris; "The structure of Si (111)/(J3xJ3)R300 -Ag deterrnined by 
surface X-ray diffraction" , Surf.Sci.209(1989) 100. 
61) Y.Terada , T.Yoshizuka , K.Oura and T.Hanawa: "A structure analysis of 
Ag-adsorbed Si(lll) surface by LEED/AES" , Surf.Sci.114(1981)65. 
62) J.Stohr , R.Jaeger. G.Rossi , T.Kendelewics and 1.Lindau: "Structure of 
the Ag on Si(111)7x7 interface by means of surface EXAFS". Surf.Sci. 
134 (1983) 169. 
63) Y.Horio and A.1chimiya: "Surface structure study of Si(111)J3xJ3-Ag 
by incident beem rocking AES method" , Surf.Sci.164(1983)589. 
64) S.Kono , K.Higashiyama , T.Kinoshita , T.Miyahara , H.Kato , H.Osawa. 
Y.Enta , F.Maeda and Y.Yaegashi: "Surface and bulk core-leve1 shifts 
of the Si(111)J3xJ3-Ag surface:Evidence for a charged J3xJ3 
layer". Phys.Rev.Lett.58(1987) 1555. 
65) T.L.Porter , C.S.Chang and 1.S.T.Tsong; "Si(111) 一 (J3xJ3) Ag surface 
structure studied by impact-collision ion-scattering spectrometry" , 
Phys. Rev. Lett. 60 (1988) 1739. 
66) A.lchimiya , S.Kohmoto , T.Fujii and Y.Horio; "RHEED intensity ana1ysis 
of Si(111)J3xJ3-Ag structure" , Appl.Surf.Sci.41/42(1989)82. 
67) K.Oura , M.Watamori , F.Shoji and T.Hanawa: "Atomic disp1acements of Si 
in the Si(111)-(J3xJ3)R300 -Ag surface studied by high-energy ion 
channering" , Phys.Rev.B38 (1988)10146. 
68) J.A.Yarmoff , R.B1umenthal and R.S.Williams; "Low energy ion backscatｭ
tering angu1ar distributions of 6Li+ from Cu(OOl)" , Surf.Sci.165 
(1986) 1. 
69) L.Smit and J.F. van der Veen; "Determination of aotmic positions in 
the GaSb(110) and 1nAs(110) surfaces by medium-energy ion blocking" , 
Surf.Sci. 166 (1986) 183. 
70) U Bangert , P.J.Goodhew , C Jeynes and 1.H.Wi1son; "Low-energy(2-5keV) 
訂gon damage in silicon" , Appl.Phys.19 (1986) 589. 
71) J.C.Bean , G.E.Becker , P.M.Petroff and T.E.Seide1; "Dependence of 
residual damage on temperature during Ar+ sputter cleaning of si1icon 
", J.App1.Phys.48(1977)907. 
72) 1. Konomi , A.Kawano and Y.Kido; "Damage profi1ing of Ar+-irradiated 
Si(100) and GaAs(100) by medium energy ion scattering" , Surf.Sci.207 
(1989) 427. 
73) S.Ogawa , Y.Tanishiro and K.Yagi: "1n situ studies of fast atom bomｭ
bardment and annealing processes by reflection e1ectron microscopy" , 
Nucl.lnstr. and Meth.B33 (1988)474. 
74) T.E.Seidel , R.L.Meek and A.G.Cu1lis; "Direct comparison of ion-damage 
gettering and phosphorus-diffusion gettering of Au in Si". J.Appl. 
Phys.46 (1975)600. 
75) A.G.Cul1is , T.E.Seidel and R.L.Meek; "Comparative study of annealed 
neon- , argon- , and krypton-ion implantation damage in si1icon" , 
J.Appl.Phys.49 (1978)5188. 
76) P.Revesz , M.Wittmer , J.Roth and J.W.Mayer; "Eptaxia1 regrowth of Arｭ
implanted amorphous si1icon" , J.App1.Phys.49 (1978) 5199. 
つ臼
77) G.N.A van Veen , F.H.M.Sanders and J.Dieleman: "Anomalous Time-ofｭ
Flight distributions observed for argon implanted in silicon and 
resputterd by Ar+-ion bombardment" , Phys.Rev.Lett.57(1986)739. 
78) I.M.Torrens: "Interatomic potensials" , (Academic Press , New York , 
1972) 
79) J.F.Zieg1er , J.P.Biersack and U.Littmark: "The stopping power and 
range of ions in solids 1" , Vol. 1 (Pergamon Press , New York , 1985) 
80) H.Hemme and W.Heiland: "A contribution to the structure analysis of 
the Au(110) strface" , Nuc1.Instr. and Meth.B9(1985) 41. 
81) F.Shoji , K.Kashihara , K.Oura and T.Hanawa: "Surface hydrogen detecｭ
tion by 10w energy 4He+ ion scattering spectroscopy" , Surf.Sci. 220 
(1989)L719. 
82) K.Oura , T.Kojima , F.Shoji and T.Hanawa: "Monte carlo simulation of 
channeling effects in high energy (MeV) phosphorus ion implantation 
into crystalline silicon targets" , Nucl.lnstr. and Meth.B37/38 (1989) 
975. 
83) K.Oura , H.Ugawa and T.Hanawa: "Computer simulation of reflection of P 
ions from Si(100) crystalline targets in grazing incidence ion 
implantation" , J.Appl.Phys.64(1988) 1795. 
84) 例えば R.Vignoni , E.J.Barsotti , S.Bracker , S.Hansen , R.Pordes , 
K.Treptow , V.White and S.Wickert: "Fermilab fast parallel readout 
system for data acquisition" , IEEE Trans.Nucl.Sci. N34(1987)756. 
85) R.C.Henderson; "Silicon cleaning with hydrogen peroxide solution: 
A high energy electron diffraction and Auger electron spectroscopy 
study" , J. Electrochem. Soc. 119 (1972) 772. 
86) O.Grizzi , M.Shi. H.Bu , J.W.Rabalais , R.R.Rye and P.Nordlander: 
"Determination of the structure of hydrogen on a W(211) surface" , 
Phys. Rev. Lett. 63 (1989)1408. 
87) M.Aono and M.Katayama: "A novel method for real-time structural moniｭ
toring of m01ecular beam epitaxy (MBE) processesぺ Proc. Japan Acad. 
-14-
B65 (1989) 137. 
88) J.L.Vignes , F.Pellerin , G.Lorang , S.Bouquet , J.Le H駻icy and 
J.P.Langeron:"Depth information in Auger e1ectron spectroscopy" , 
Surf.Sci.152/153(1985)957. 
89) S.Nishigaki , K.Takao , T.Yamada , M.Arimoto and K.Komatsu: "Metastableｭ
atom deexcitation spectroscopy of clean and Ag-adsor、bed Si(111) surｭ
faces" , Surf. Sci. 158 (1985) 473. 







































たすべき条件を検討する。考慮すべき装置定数は、 slit Aの直径九、 slit Bの直径
九、平行平板の長さ 1 1 、 二つのスリットの聞の距離れ、二つの平行平板の間の距離







R1 /2 = 
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るのにかかる時間tx の間パルス電圧Vy がずっと O である場合スリット A を通過する





MODE 2 MODE 1 
パルス電圧の幅2 A. (A. t" 


















中心が、(A. Vi n 
ためには、スリット B における変位r は、である。 。。
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スリット B を通過するビーム強度がO となるためには、
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(A.17) (b) MODE 2の場合
パルス電圧の幅によって、 A.3 節で示すように、ビームの通過時間幅が決ま
る。
ml d Vi n 
となる 。 スリット B におけるビームの変化r は、
e V? (2_Q-11) 12 
r = 一一 ・ 一一






きる 。 偏向板の中を 1 (1 く 1 1 ) 

























図A. 2 MODE 1によるビームの偏向
2 V?
10h= - ( ---=- ) ー 1 'Va'R1/2 
12 d 
となり、時間幅Th は、
1 V? -1 Tt¥ = ( _ ) 1 〆 2 ・ 一一 ・ (m 1 ・ Va ) 1 / 2 ・ R 1 /2 
e 12 d 
0.4To (A.20) 
(A.19) 
;← 11-1 一一+ド l 吋









きる。偏向板の中を 1 (1 く 1 1 )だ
け通過したとき、 V2 (t) が O から
V ø に変化したとする。 (ごの時間
を tø とする)ごの粒子が偏向板を 図A. 3 MODE 2によるビームの偏向
slt B slt A 
? ?
であり、スリット B を通過する条件は、
I r I く Rc
式 (A. 14) より
??
通過した後、スリット A におけるx 方向の速度成分Vx は、 A. 4 エネルギーの変化
e V? 1 
(A.21) V ,< = 一一 ・ 一一 ・ 一一一一一一一
ml d Vi n 










ト B を通過する粒子A.B について考える。(図
A. 4参照)
粒子A.B ともに偏向板に入る前にEAi ・ EBi の
エネルギーをを失う。
となる。スリット B におけるビームの変化r は、
e V? 1 ・ 1 2
r = 一一 ・ 一一
ml d V i n 2 
(A.22) A B 
O一一ーや
であり、スリッ ト B を通過する条件は、
I r I く R(
式 (A.22) より
2 . V?1 く一 ( -=)-1 .Va ・ R c (A.23) 
12 d 













? (A.25) EAi= EBi= e . 
h
一2 (A.28) 
11 - lmax また、粒子A.B ともに、偏向板を出る時EA Ø ・ 図A. 4 MODE 1の場合のエネ
τ 〉 (A.26) EBo のエネルギーを受け取る。 ルギーの変化Vi n 






V , n すなわち、粒子A.B ともに偏向板を通過した後のエネルギ-EA • EB は
11 8 
τ 一 一一 + ( 一 ) 1/2 



























一d-ワ? ?????? (A.31) 
表3. 1に示す様な各装置定数を持つ本実験装置では、試料表面のパルス幅dtは、






























のエネルギ-EA • Es はそれぞれ
Vf}, 
(れ + 一一 ) (A.36) ??? ? e 
_ V? ) 
2 
(A.37) 円D? ? e ( V(i 
0 
1.0 1.5 2.0 2.5 1.5 2.0 2.5 
PRIMARY ENERGY [keV] PRIMARY ENERGY [keV] ごとに注意が必要である。パルス幅を変更す
ることは容易であるが高いエネルギ一分解能
を得るごとは困難である。本研究では、高い
図A. 入射ビームのパルス幅 図A.5 6 エネルギ一分解能
計算されるエネルギー幅によって広がる時間幅L とから図A. 5のように一次イオン エネルギ一分解能が必要なときにはMODE 1 に
よるパルス化を行い、測定時間を短縮すると
きにはをMODE 2によるパルス化を行った。
エネルギーの関数として求められる。 また、 ごれより、 エネルギ一分解能E/Ll E もま
6のように 25 '"-' 40の範囲で求められ一次イオンエネルギーの関数として図A.
る。実際の測定において、散乱粒子のエネルギーは、一次イオンエネルギーより小







スリット B を通過する粒子の先端の粒子A と最後尾の粒子B について考える。
(図A. 7参照)
粒子A ， B ともに偏向板に入る前にそれぞれEA i • E8 i のエネルギーを失う。
(A.32) 
ESi= e . V? (A.33) 
また、粒子A.B ともに、 偏向板を出る時それぞれEAØ .E8 つ のエネルギーを受
け取る。
E向。 = e . V? (A.34) 






図 A. MODE 2の場合のエネ
ルギーの変化
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